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学 位 論 文 内 容 の 要 旨 
 
環境破壊や資源枯渇が産業構造の急速な発展とともに大きな社会問題となっている。 
National Oceanic and Atmospheric Administration (NOAA)の調査によると CO2、
N2O やメタンなどの地球温暖化ガスの排出量が近年急速に増加している。これらの気
球温暖化ガスは、燃料の燃焼により排出されていることが大きな問題である。地球規模
の大気汚染の拡大と工業規模の異常な拡大により、エネルギー消費量の急速な増加や多
くの毒性の高い大気汚染物質が大気中に排出されて続けている。さらに悪いことに、大
気汚染由来の疾病や、地球温暖化も悪化の一途をたどっている。原子力発電はクリーン
なエネルギーであり、再生可能なものであるが、2011 年の日本の東北大地震（福島の
被害）の例を見ても分かるように管理を厳重にしなければ、非常に危険な電源ソースで
ある。これらの状況に鑑み、環境浄化やクリーンなエネルギーシステムを開発すること
は、我々科学者にとっては最も重要な課題のひとつである。 
1972 年本多氏と藤嶋氏は、酸化チタン光触媒電極を用いて紫外光照射下で水の分解
による水素生成を発見した。それ以来、太陽光などの光エネルギーを利用した環境浄化
や水素エネルギーを生成する光触媒材料開発に関する研究が世界中で活発に行われた。  
セリウムは、地球上で豊富に存在する元素（64 ppm）であり、銅 (60 ppm)やスズ (2.3 
ppm)より遙かに多い元素である。 
酸化セリウム (CeO2) は、非常に興味深い光触媒で有るが、改善しなければならない
特性がある。第 1章では、酸化セリウムの応用例について紹介した。セリウム化合物は、
自動車の排ガス処理などに利用される高い触媒活性を有する応用製品が開発されてい
る。 
第２章では、純粋な酸化セリウムナノ粒子の物理化学特性とアセトアルデヒドによる
光触媒活性の評価方法について検討した結果をまとめた。この結果を受けて、酸化セリ
ウムの問題点（１．低比表面積、２．可視光活性が無い）を確認することで、触媒活性
向上の設計指針を提案した。 
第３章では、第 1の問題点である定比表面積の問題を解決するために、温和な条件下
で粒子の形状制御を行い、比表面積を向上させることで触媒活性点を増加させて光触媒
活性を向上させる方法について検討した。 スピンドル形状を有する酸化セリウムは溶
媒乾留法を開発することで簡単に合成する事が可能となった。合成したスピンドルグリ
ル形状を有する酸化セリウムナノ粒子は、粗い表面を有し、バンドギャップの狭窄が観
測され（可視光吸収の発現）、光触媒活性の向上も認められた。ナノフレーク形状の酸
化セリウムは、乾留法と水熱合成の組み合わせにより合成することが可能となった。ナ
ノフレーク形状の酸化セリウムは、薄膜形状を有し、高い分散性示した。ナノフレーク
は、表と裏でラフネスが異なり、非常に得意なガス吸着特性を示すことが示唆された。
最後に水熱合成の際に、種々のガス (O2, Ar, and CO2)で脱気処理を行う事で、セリウ
ムナノ粒子の形状を制御する方法を発見した。三種類のガス(O2, Ar, and CO2)のなかで
も、CO2で処理することで八面体構造のナノ粒子の中心に空洞が生成した特異な形状の
粒子の合成に成功し、高い光触媒活性を発現する事を発見した。CO2の役割は、アルカ
リ性を示す酸化セリウム表面に良く吸着し、粒子成長段階で内孔を生成することを明ら
かにした。その際、Ce3+も同時に生成することで酸素欠陥が生成し、可視光活性と反応
活性点を発現する要因となっていることも示唆された。 
第４章では、高比表面積で可視光応答性を有する酸化セリウム光触媒を合成する目的
で、合成法を開発した。添加剤としてエチレングリコールを用いて水熱合成により酸化
セリウムを合成することで、Ce3+の濃度の調整と形状（空洞を有するナノ粒子の合成：
校費表面積化）の制御を達成した。内孔を有する多孔性酸化セリウムをソルボサーマル
法を用いてワンポット合成する方法を確立した。合成プロセスにおける形状形成の機構
論の詳細な議論を行った。Ce3+濃度と形状が最適化された多孔性酸化セリウムは、可視
光照射下において合成サンプルの中で細孔のアセトアルデヒド分解活性を示した。Ce3+
生成とそれに伴う酸素欠陥生成は、可視光光触媒活性の向上と反応活性点の増加させる
ことが明らかになった。 
 
学 位 論 文 審 査 の 結 果 の 要 旨 
 
 上記の論文に対して審査を行い、本研究の Ce3+と酸素欠陥生成機構、酸素欠陥によ
る可視光照射下での光触媒活性向上の動作機構などについて種々の質問がなされたが、
いずれも適切な回答がなされた。以上により、論文調査および最終試験の結果に基づき、
審査委員会において慎重に審査した結果、本論文が、博士(工学)の学位に十分値するも
のであると判断した。 
